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BACKGROUND  OF  THE  INVENTION 

T h i s   i n v e n t i o n   r e l a t e s   to   p o l y p r o p y l e n e ,   p a r t i c u l a r l y   t o  

p o l y p r o p y l e n e   m o d i f i e d   to   p r o d u c e   b i a x i a l l y   o r i e n t e d   f i l m   f o r   t h e  

p a c k a g i n g   m a r k e t .   B i a x i a l   o r i e n t a t i o n   i s   w e l l   known  in  t h e   i n d u s t r y  

and  i s   u s e d   to   e n h a n c e   b o t h   t h e   o p t i c a l   and  p h y s i c a l   p r o p e r t i e s   o f  

t h e   p o l y m e r   f i l m .   C o n t e m p o r a r y   c o m m e r c i a l   t e c h n o l o g y   f o r   s p e c i a l t y  

f i l m s   i n v o l v e s   c o m p o s i t e   s t r u c t u r e s   t h a t   can  c o n t a i n   as  many  as  5  t o  

7  d i f f e r e n t   c o e x t r u d e d   p o l y m e r i c   c o m p o n e n t s .   C o e x t r u s i o n   w i t h  

p o l y m e r s   o t h e r   t h a n   p o l y p r o p y l e n e   i s   u s e d   to   i m p r o v e   or  i m p a r t  

s p e c i a l   p r o p e r t i e s   to  t h e   p o l y p r o p y l e n e   s u c h   as  i m p e r m e a b i l i t y   o r  

s e a l a b i l i t y .  

To  m a i n t a i n   c o m p a t i b i l i t y   and  c l a r i t y   of  t h e   c o m p o s i t e ,  

p o l y p r o p y l e n e   mus t   be  u s e d   w h i c h   i s   known  to  h a v e   a  low  h a z e  

p r o p e r t y .   H i s t o r i c a l l y ,   h i g h   c l a r i t y   p o l y p r o p y l e n e   i s   o b t a i n e d   b y  

m o d i f y i n g   t h e   p o l y m e r   m i c r o s t r u c t u r e ;   t h e   a d d i t i o n   of  a  s u i t a b l e  

n u c l e a t i n g   a g e n t   ( i . e .   s o d i u m   b e n z o a t e )   to   t h e   p o l y m e r   d u r i n g  

p e l l e t i z i n g   i s   known  to   a l t e r   c r y s t a l l i n e   s t r u c t u r e   ( s p h e r u l i t e  

g r o w t h )   and  e n h a n c e   c l a r i t y .   T h i s   i m p r o v e d   c l a r i t y ,   h o w e v e r ,   can   b e  

a t   t h e   e x p e n s e   of  good  p r o c e s s a b i l i t y   and  n o n - u n i f o r m   p r o p e r t i e s   i n  

t h e   f i l m .   For  e x a m p l e ,   o p t i c a l   or  m e c h a n i c a l   d e f e c t s   s u c h   a s  

t e a r i n g   of  t h e   f i l m   d u r i n g   d r a w i n g   can   be  c a u s e d   by  i n h o m o g e n e i t i e s  

( i . e .   l a r g e   p a r t i c l e   s i z e   d i s t r i b u t i o n s )   r e l a t e d   t o   t h e   p r e s e n c e   o f  

n u c l e a t i n g   a g e n t s   or  o t h e r   i n o r g a n i c   a d d i t i v e s .  



The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   p r o v i d e s   f o r   t h e   p r o d u c t i o n   o f  a  f i l m   g r a d e  

p o l y p r o p y l e n e   t h a t   i s   n u c l e a t e d ,   e a s y   to   p r o c e s s ,   h a s   e x c e p t i o n a l  

m u l t i - d i r e c t i o n a l   p h y s i c a l   p r o p e r t i e s ,   and  e x h i b i t s   a  l o w   m e a s u r e   o f  

h a z e .   Such   a  c o m b i n a t i o n   of  p r o p e r t i e s   has   b e e n   e x t r e m e l y   d i f f i c u l t  

to   a c h i e v e   in  t h e   p a s t .  

P r i o r   t o   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,   i t   ha s   b e e n   known  t h a t  

b i s ( a l k y l b e n z y l i d e n e )   s o r b i t o l s   c o u l d   be  u s e d   as  c l a r i f y i n g   a g e n t s ,  

i . e .   to   r e d u c e   h a z e ,   in   p o l y o l e f i n s .   See  t h e   s a l e s   s h e e t   f o r  

" M i l l a d   3 9 0 5 "  

a l s o   s e e   a b s t r a c t s   of  t h e   J a p a n e s e   P a t e n t s   A p p l n .   8 1 / 1 8 6 , 6 6 3 ,  

N o v e m b e r   19 ,   1 9 8 1 ;   A p p l n .   8 1 / 1 6 6 , 6 7 5 ,   O c t o b e r   19 ,   1 9 8 1 ,   and   U.  S .  

P a t e n t   A p p l n .   3 6 3 , 8 2 4 ,   March  31,   1 9 8 2 .  

I t   i s   a l s o   known  in  t h e   a r t   t h a t   s o - c a l l e d   " c o n t r o l l e d  

r h e o l o g y "   (CR)  in   p o l y p r o p y l e n e   c a n   be  a t t a i n e d   by  t h e   c l o s e l y  

r e g u l a t e d   a d d i t i o n   of   c e r t a i n   p e r o x i d e s   s u c h   as   2 , 5 - d i m e t h y l - 2 , 5  

d i ( t - b u t y l p e r o x y )   h e x a n e .   The  p e r o x i d e   t y p i c a l l y   i s   a d d e d   in   t h e  

e x t r u d e r   d u r i n g   p e l l e t i z a t i o n   ( a f t e r   t h e   p o l y m e r i z a t i o n   p r o c e s s   i s  

c o m p l e t e ) .   The  p e r o x i d e   w i l l   t e n d   t o   e n c o u r a g e   a  more   or  l e s s  

u n i f o r m   b r e a k d o w n   of   t h e   m o l e c u l a r   s t r u c t u r e   of   t h e   p o l y p r o p y l e n e  

u n d e r   t h e   p h y s i c a l   and  t h e r m a l   s t r e s s   of   t h e   e x t r u d e r ,   r e s u l t i n g   i n  

a  p r o d u c t   h a v i n g   a  r e l a t i v e l y   n a r r o w   m o l e c u l a r   w e i g h t   d i s t r i b u t i o n ;  

t h e   r e d u c t i o n   i n   a v e r a g e   m o l e c u l a r   w e i g h t   and  t h e   i m p r o v e d  

n a r r o w n e s s   of   t h e   m o l e c u l a r   w e i g h t   d i s t r i b u t i o n   a r e   t y p i c a l l y  

a c c o m p a n i e d   by  an  i n c r e a s e   in   m e l t   f l o w   and  a  c h a n g e   in   b o t h  

r h e o l o g y   and  p h y s i c a l   p r o p e r t i e s   c o m p a r e d   to   t h o s e   of   a  r e a c t o r  



p r o d u c t   h a v e   a  s i m i l a r   m e l t   f l o w .   T h i s   " c r a c k i n g "  

t e c h n i q u e   i s   w e l l   known  in  m e l t   s p i n n i n g   f i b r e s   a n d  

more  r e c e n t l y   has   become  a c c e p t e d   in  h i g h - s p e e d   i n j e c t i o n  

m o l d i n g ;   h o w e v e r ,   f i l m   made  f rom  low  m e l t   f l o w   p e r o x i d e -  

c r a c k e d   m a t e r i a l   i s   " f l e x i b l e "   and  has   a  h i g h   p e r c e n t  

h a z e ,   two  u n d e s i r a b l e   p r o p e r t i e s   f o r   p o l y p r o p y l e n e   f i l m s .  

I t   has  a l s o   been   s u g g e s t e d   in  t he   p r i o r   a r t   t h a t   s o - c a l l e d  

l i n e a r   low  d e n s i t y   p o l y e t h y l e n e   may  be  u s e d   to   make  f i l m s .  

L i n e a r   low  d e n s i t y   p o l y e t h y l e n e   (LLDPE)  i s   p o l y e t h y l e n e  

c o n t a i n i n g   a  s m a l l   a m o u n t   ( t y p i c a l l y   0 .5%)   mono  o l e f i n  

c o - m o n o m e r   s u c h   as  1 - h e x e n e ,   1 - b u t e n e ,   or  1 - o c t e n e   a n d  

g e n e r a l l y   h a v i n g   a  r e l a t i v e l y   n a r r o w   m o l e c u l a r   w e i g h t  

d i s t r i b u t i o n   and  s h o r t   c h a i n   b r a n c h i n g .   S e e ,   f o r   e x a m p l e ,  

U .S .   P a t e n t   4 , 3 6 2 , 8 3 5 .   I t   i s   i n d i c a t e d   in  Ge rman   P a t e n t  

1 , 9 0 2 , 5 7 3   t h a t   t h e   i n c o r p o r a t i o n   of  p o l y e t h y l e n e   ( h o m o -  

p o l y m e r )   may  have   an  e f f e c t   on  t he   c r y s t a l l i z a t i o n   r a t e s  

of  p o l y p r o p y l e n e .  

A  p h y s i c a l   m i x t u r e   of  a  p r o p y l e n e / e t h y l   r a n d o m   c o p o l y m e r  

and  a  s m a l l   a m o u n t   of  l i n e a r   low  d e n s i t y   p o l y e t h y l e n e  

which   may  c o n t a i n   as  a  " t h i r d   c o m p o n e n t " ,   among  o t h e r  

p o s s i b i l i t i e s ,   d i b e n z y l i d e n e   s o r b i t o l   i s   d e s c r i b e d   i n  

U.S .   P a t e n t   4 , 4 3 4 , 2 6 4 .   The  b l e n d   i s   s a i d   to   be  u s e f u l  

f o r   i m p a c t   s t r e n g t h ;   no  b e n e f i t s   a r e   d e s c r i b e d   in  t h e  

a r e a s   of   f i l m - m a k i n g ,   or  b i a x i a l   o r i e n t a t i o n .  

The  r e a d e r   may  be  i n t e r e s t e d   a l s o   in  U .S .   P a t e n t s  

4 , 3 5 9 , 5 4 4 ;   4 , 2 8 2 , 0 7 6   and  4 , 2 9 6 , 0 2 2   f o r   g e n e r a l   b a c k g r o u n d  

in  t he   a r e a   of  n u c l e a t i o n   and  c o n t r o l l e d   r h e o l o g y .  

I t   is   an  o b j e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   to   p r o v i d e   a  

f i l m   g r a d e   p o l y p r o p y l e n e   c o m p o s i t i o n   t h a t   i s   n u c l e a t e d ,  

easy   to  p r o c e s s   and  has  i m p r o v e d   b i a x i a l   p r o p e r t i e s .  

In  a c c o r d a n c e   w i t h   t he   p r e s e n t   i n v e n t i o n   a  p o l y p r o p y l e n e  
c o m p o s i t i o n   i s   p r o v i d e d   c o m p r i s i n g :  

(a)  a  p r o p y l e n e   p o l y m e r   h a v i n g   a  m e l t   f l o w   of  a b o u t  
2 .0   to  a b o u t   5 . 0   g / 1 0   m i n . ( L ) ,  

(b)  a b o u t   0 . 1 0   wt  %  to  a b o u t   0 . 2 5   wt %  d i b e n z y l i d e n e  
s o r b i t o l   n u c l e a t i n g   a g e n t   a n d  



(c)   a  l i n e a r   low  d e n s i t y   e t h y l e n e   c o p o l y m e r   c o m p r i s i n g  

e t h y l e n e   c o p o l y m e r i s e d   w i t h   o l e f i n   m o n o m e r s   h a v i n g  

a b o u t   4  to  a b o u t   8  c a r b o n   a t o m s ,  

c h a r a c t e r i s e d   in  t h a t  

s a i d   p r o p y l e n e   p o l y m e r   (a)   i s   a  p r o p y l e n e   h o m o p o l y m e r ;  

s a i d   b i b e n z y l i d e n e   s o r b i t o l   n u c l e a t i n g   a g e n t   (b)   i s  

a  b i s ( a l k y l b e n z y l i d e n e )   s o r b i t o l   w h e r e i n   t h e   a l k y l  

g r o u p s   have   a b o u t   2  to   18  c a r b o n   a t o m s ;   and  s a i d  

l i n e a r   low  d e n s i t y   e t h y l e n e   c o p o l y m e r   ( c )   c o m p r i s e s  

e t h y l e n e   c o p o l y m e r i z e d   w i t h   a b o u t   0 . 5   to   a b o u t   7%  o f  

s a i d   o l e f i n   m o n o m e r s ,   has   a  m e l t i n g   p o i n t   of  a b o u t  

120°C  and  i s   p r e s e n t   in  an  a m o u n t   of   a b o u t   0 . 2 5   wt  % 

to  a b o u t   2 .0   wt  %. 

B e s i d e s   t h e   b e n e f i t s   o f   i m p r o v e d   p r o c e s s a b i l i t y   in   t h e  

a r e a   of  f i l m - m a k i n g ,   t h e   p o l y p r o p y l e n e   c o m p o s i t i o n   of   t h e  

i n v e n t i o n   has  e x c e p t i o n a l   m u l t i - d i r e c t i o n a l   p h y s i c a l  

p r o p e r t i e s ,   and  e x h i b i t s   a  low  m e a s u r e   of   h a z e .   Such  a  

c o m b i n a t i o n   of   p r o p e r t i e s   has   been   e x t r e m e l y   d i f f i c u l t   t o  

a c h i e v e   in   t he   p a s t .  

In  a  p r e f e r r e d   e m b o d i m e n t ,   t h e   p r o p y l e n e   h o m o p o l y m e r  
i s   f o r m e d   by  c r a c k i n g   a  l o w e r   m e l t   f l o w   p o l y p r o p y l e n e  

u s i n g   a  p e r o x i d e   a g e n t   s e l e c t e d   f rom  t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g  
of   d i a l k y l   p e r o x i d e s   in   an  a m o u n t   o f   a b o u t   50  ppm  t o  

a b o u t   300  ppm.  The  low  m e l t   f l o w   p r o p y l e n e   h o m o p o l y m e r  

may  be  c r e a t e d  ,   f o r   e x a m p l e ,   in  an  e x t r u d e r   f rom  a  l o w e r  

m e l t   f l o w   p r o p y l e n e   h o m o p o l y m e r   by  a d d i n g   t h e r e t o   p r i o r  
to   or  d u r i n g t h e e x t r u s i o n   p r o c e s s   a b o u t   100  ppm  to   a b o u t  

250  ppm  of  a  d i a l k y l   p e r o x i d e   " c o n t r o l l e d   r h e o l o g y "  

a d d i t i v e   such   as  L u p e r s o l   1 0 1 .  

The  use  of   a  p e r o x i d e   c r a c k e d   p r o p y l e n e   h o m o p o l y m e r   i s ,  
in  p a r t i c u l a r ,   u s e f u l   to   e f f e c t   an  i n c r e a s e   in   t h e   p o l y p r o -  
p y l e n e   c r y s t a l l i s a t i o n   t e m p e r a t u r e   to   c o i n c i d e   a p p r o x i m a t e l y  
w i t h   t h e   m e l t i n g   p o i n t   of  t he   l i n e a r   low  d e n s i t y   e t h y l e n e  
c o p o l y m e r .   T h i s   t h e r m a l   b a l a n c e ,   and  t h e   c o n c u r r e n t  
c r y s t a l l i s a t i o n   of   e t h y l e n e   c o p o l y m e r   and  p o l y p r o p y l e n e  
may  e f f e c t i v e l y   c o n t r i b u t e   to  low  h a z e   and  i m p r o v e d  
p h y s i c a l   p r o p e r t i e s .  



The  propylene   homopolymer,  a f t e r   c r a c k i n g ,   has  p r e f e r a b l y   a  m o l e c u l a r  

w e i g h t   d i s t r i b u t i o n   of  a b o u t   2  to  a b o u t   a n d   a  c r y s t a l l i -  

s a t i o n   t e m p e r a t u r e   of  a b o u t   1 2 0 ° C .  

The  c o m p o s i t i o n   of  t he   p r e s e n t   i n v e n t i o n   may  i n c l u d e  

a b o u t   750  to  a b o u t   1500  ppm  of   more  or  l e s s   c o n v e n t i o n a l  

s t a b i l i z e r s ,   s u c h   as  BHT,  c a l c i u m   s t e a r a t e ,   I r g a n o x   1 0 1 0 ,  

and  K e n e m i d e   E.  The  s u b s t i t u t e d   s o r b i t o l   n u c l e a t i n g  

a g e n t   as  c o n t a i n e d   in  t h e   c o m p o s i t i o n   of  t h e   p r e s e n t  

i n v e n t i o n   in  a n  a m o u n t   of   a b o u t   1000  ppm  to  a b o u t   2500  ppm 

is  a  b i s ( a l k y l b e n z y l i d e n e )   s o r b i t o l   w h e r e i n   t he   a l k y l  

g r o u p s   have   a b o u t   2  to  a b o u t   18  c a r b o n   a t o m s   ( s p e c i f i c a l l y  

M i l l a d   3 9 0 5 ) .   The  l i n e a r   low  d e n s i t y   e t h y l e n e   c o p o l y m e r  

as  c o n t a i n e d   in  t h e   c o m p o s i t i o n   of   t h e   i n v e n t i o n   i s  

t y p i c a l l y ,   a  p o l y e t h y l e n e   i n c l u d i n g   a b o u t   0 .5   %  to  a b o u t  

1.0  %  mono  o l e f i n   monomer s   h a v i n g   f r o m  4   to  8  c a r b o n  

a t o m s   and  h a v i n g   a  m e l t   f l ow  of   a b o u t   1.0  to  a b o u t   2 . 5  

( c o n d i t i o n   E ) .  

The  p o l y p r o p y l e n e   c o m p o s i t i o n s   of   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n  

a r e ,   in  p a r t i c u l a r ,   u s e f u l   f o r   p r o d u c i n g   b i a x i a l l y   o r i e n t e d  

f i l m s   or  s h e e t s .   A c c o r d i n g l y ,   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n  

p r o v i d e s   a  p o l y p r o p y l e n e   c o m p o s i t i o n   u s e f u l   f o r   p r o d u c i n g  

f i l m ,   p r o d u c e d   by  a  p r o c e s s   c o m p r i s i n g ,   f o r   e x a m p l e ,  

c r a c k i n g   a  p o l y p r o p y l e n e   h a v i n g   a  m e l t   f low  l o w e r   t h a n  

5 .0   g / 1 0   m i n . ( L )   w i t h   a  d i a l k y l   p e r o x i d e   in  t h e   p r e s e n c e  

of   a b o u t   0 . 1 0   wt .   %  to  a b o u t   0 . 2 5   wt .   %  s o r b i t o l   n u c l e a t i n g  

a g e n t   and  a b o u t   0 . 2 5   wt .   %  to  a b o u t   2 .0   w t .  %   l i n e a r  

low  d e n s i t y   p o l y e t h y l e n e   c o m p r i s i n g   e t h y l e n e   c o p o l y m e r i z e d  

w i t h   a b o u t   0 . 5  %   to  a b o u t   7  %  o l e f i n   monomers   h a v i n g  

a b o u t  4   to  a b o u t   8  c a r b o n   a t o m s ,   to  e f f e c t   an  i n c r e a s e  

in  t he   p o l y p r o p y l e n e   c r y s t a l l i s a t i o n   t e m p e r a t u r e   t o  

c o i n c i d e   a p p r o x i m a t e l y   w i t h   t h e   m e l t i n g   p o i n t   of  t h e  

p o l y e t h y l e n e .   P r e f e r a b l y ,   t he   c r y s t a l l i s a t i o n   t e m p e r a t u r e  

of  t he   p o l y p r o p y l e n e   and  the   m e l t i n g   p o i n t   of  t he   l i n e a r  

low  d e n s i t y   p o l y e t h y l e n e   a r e   b o t h   a b o u t   1 2 0 ° C .  



S e v e r a l   a n a l y t i c a l   c o m p a r i s o n s ' ( T a b l e   I)   h a v e   been   m a d e  

w h i c h   i l l u s t r a t e   t h e   a d v a n t a g e s   of   t h i s   i n v e n t i o n .   I n  

T a b l e   I ,   PP-A  is   a  f r a c t i o n a l   m e l t   f l o w   ( 0 . 7 0 ,   c o n d i t i o n  

L)  r e a c t o r - m a d e   h o m o p o l y m e r .   T h i s   m a t e r i a l   i s   t he   " b a s e "  

or  " s t a r t e r "   r e s i n   w h i c h ,   as  u s e d   in  c o l u m n s   I I ,   I I I   a n d  

IV  of  T a b l e   I  i s   p e r o x i d e   c r a c k e d   to   t h e   f i n a l   p r o d u c t .  





R e f e r r i n g   to   T a b l e   I ,   i t   can   be  s e e n   t h a t   t h e  

p e r o x i d e   to   t h e   b a s e   r e s i n   ( f r a c t i o n a l   m e l t   f l o w   h o m o p o l y m e r )   b o t h  

n a r r o w s   t h e   m o l e c u l a r   w e i g h t   d i s t r i b u t i o n   and  i n c r e a s e s   t h e   p e r c e n t  

h a z e   of  i n j e c t i o n   m o l d e d ,   c o m p r e s s i o n   m o l d e d   and   c a s t   f i l m   s a m p l e s  

( b l e n d s   I  and  I I ) .   A d d i t i o n   of   a  n u c l e a t i n g   a g e n t   ( b l e n d   I I I )  

i n c r e a s e s   t h e   c r y s t a l l i z a t i o n   t e m p e r a t u r e   f r o m   a p p r o x i m a t e l y   1 1 0 ° C  

to   120°C   and   d e c r e a s e s   t h e   h a z e   to   t h a t   of  t h e   " s t a r t e r "   m a t e r i a l ,  

PP -A .   The  s u b j e c t   b l e n d   of   t h i s   i n v e n t i o n ,   b l e n d   IV,   shows   t h e  

a d d i t i o n   of  1.0%  LLDPE.  In  t h e   a b s e n c e   of   a  n u c l e a t i n g   a g e n t ,   t h e  

LLDPE  ( c o l u m n   V)  i s   c o n s i d e r e d   " i n c o m p a t i b l e "   w i t h   t he   CR 

( ' c o n t r o l l e d   r h e o l o g y " )   p o l y p r o p y l e n e ;   h o w e v e r ,   in  t he   n u c l e a t e d  

C R - p o l y p r o p y l e n e ,   ( c o l u m n   I V ) ,   t h e   m e l t i n g   p o i n t   (Tm)  of  t h e   LLDPE 

o c c u r s   a t   t h e   c r y s t a l l i z a t i o n   t e m p e r a t u r e   (Tc )   o f   t h e  

p o l y p r o p y l e n e .   T h i s   t h e r m a l   b a l a n c e ,   [ ( T m ) L L D P E  =   ( T c ) P P  =  

1 2 0 ° C ] ,   and  t h e   c o n c u r r e n t   c r y s t a l l i z a t i o n   of   p o l y e t h y l e n e   a n d  

p o l y p r o p y l e n e   may  c o n t r i b u t e   to   low  h a z e   and  i m p r o v e d   p h y s i c a l  

p r o p e r t i e s   a t t a i n a b l e   o n l y   t h r o u g h   t h e   c o m b i n a t i o n   of   p e r o x i d e ,  

n u c l e a t i o n ,   and  a d d i t i o n   of   LLDPE.  As  a  r e s u l t ,   t h e   s u b j e c t   b l e n d  

may  i n v o l v e   s o l i d - l i q u i d   s e p a r a t i o n   b e h a v i o r ,   c o - c r y s t a l l i z a t i o n   o f  

t h e   n o r m a l l y   v e r y   s l o w   c r y s t a l   g r o w t h   LLDPE  a n d   t h e   f a s t   g r o w t h  

p o l y p r o p y l e n e ,   or  a m o r p h o u s   p h a s e   c o m p a t i b i l i t y   b e t w e e n   t h e   t w o  

p o l y m e r s .   W h i l e   a c c u r a t e   r e s u l t s   a r e   d i f f i c u l t   t o   o b t a i n   w i t h  

c o n c e n t r a t i o n s   of  LLDPE  in  p o l y p r o p y l e n e   w i t h i n   t h e   b o u n d s   of   my 

i n v e n t i o n ,   r e s u l t s   w i t h   h i g h e r   c o n c e n t r a t i o n   o f   LLDPE  i n d i c a t e   t h a t  

t h e   a n n e a l e d   d i f f e r e n t i a l   s c a n n i n g   c a l o r i m e t r y   c u r v e   w i l l   show  a n  

u p w a r d   s h i f t   in   c r y s t a l l i z a t i o n   t e m p e r a t u r e   ( T c )   of  t h e   LLDPE  f r o m  



a b o u t   105°C  to  115°C .   T h i s   h i g h e r   c r y s t a l l i z a t i o n   t e m p E R  

" i n t e r f e r e s "   w i t h   t h e   n o r m a l   c r y s t a l l i z a t i o n   r a t s   of  t h e  n u c l e a t e d  

p o l y p r o p y l e n e .   The  LLDPE  a p p e a r s   to   c r y s t a l l i z e   c o n c u r r e n t l y   w i t h  

t h e   p o l y p r o p y l e n e .   As  p r e v i o u s l y   m e n t i o n e d ,   t h e   m e l t i n g   p o i n t   o f  

t h e   LLDPE  i s   a t   t he   c r y s t a l l i z a t i o n   t e m p e r a t u r e   of  t h e   p o l y p r o p y l e n e .  

FILM  SAMPLES 

The  g e n e r a l   t r e n d s   in   p h y s i c a l   p r o p e r t i e s   d e t e r m i n e d   o n  

4 - i n c h   w i d e ,   2  mi l   t h i c k   c a s t   f i l m   f rom  b l e n d s   s i m i l a r   to   t h o s e   i n  

T a b l e   I  show  t h e   f o l l o w i n g   r e s i n - c o m p o n e n t   i n t e r a c t i o n s :  

CONTROL  RESIN:  4  m e l t - f l o w ,   h o m o p o l y m e r   f i l m   g r a d e   r e s i n .  



Some  s p e c i f i c   p h y s i c a l   p r o p e r t i e s   r e l a t i v e   to  f  

( T a b l e   I I )   c o n f i r m   t h e   g e n e r a l   t r e n d s   r e e p o r t e d   i n   T a b l e  I   o n  

r e s i n - c o m p o n e n t   i n t e r a c t i o n s .   C o m p a r e d   w i t h   a  4  m e l t - f l o w  

h o m o p o l y m e r   made  in  a  r e a c t o r   ( s a m p l e   I ) ,   t h e   4  m e l t - f l o w   CR  p r o d u c t  

( s a m p l e   I I )   h a s   a  l o w e r   t e n s i l e   y i e l d   s t r e n g t h ,   a  h i g h e r   u l t i m a t e  

e l o n g a t i o n   and   a  h i g h   h a z e .   A d d i n g   a  n u c l e a t i n g   a g e n t   ( s a m p l e   I I I )  

d o e s   n o t   p r o d u c e   a  m a t e r i a l   s i g n i f i c a n t l y   d i f f e r e n t   f rom  t h e   r e a c t o r  

p r o d u c t ;   h o w e v e r ,   t h e   c o m b i n a t i o n   of   t h e   n u c l e a t i n g   a g e n t   and  LLDPE 

( b l e n d   IV)  r e s u l t s   in  i m p r o v e d   m o d u l u s ,   y i e l d   s t r e n g t h ,   e l o n g a t i o n  

and  h a z e .  

F i l m   i s   g e n e r a l l y   d e f i n e d   in  t h e   t r a d e   as   b e i n g   10  m i l s   o r  

l e s s   in   t h i c k n e s s ;   a b o v e   10  m i l s   and  up  to   a b o u t   .05  i n . ,   t h e  

p r o d u c t   i s   known  as   a  s h e e t .   My  i n v e n t i o n   i s   u s e f u l   f o r   b o t h  

b i a x i a l l y   o r i e n t e d   s h e e t   and   b i a x i a l l y   o r i e n t e d   f i l m .  





A d d i t i o n a l   d a t a   i s   p r e s e n t e d   on  l a b o r a t o r y - p r e p a r e d   f i l m  

e x t r u s i o n   c a s t   o n t o   a  c h i l l   r o l l .   R e s u l t s   In  T a b l e  I I I   s h o w  t h a t  

t h e   b l e n d   of  my  i n v e n t i o n ,   8 8 - 7 U ,   e x h i b i t s   an  i m p r o v e m e n t   i n  

p h y s i c a l   p r o p e r t i e s   c o m p a r e d   w i t h   a  s i m i l a r   m e l t   f l o w   r e a c t o r - m a d e  

h o m o p o l y m e r   c o n t r o l   r e s i n .   The  new  f i l m ,   c o n t a i n i n g   t h e   n u c l e a t i n g  

a g e n t   ( 0 . 2 5 %   M i l l a d   3 9 0 5 )   and  1.5%  LLDPE,  h a s   e x c e p t i o n a l   u l t i m a t e  

e l o n g a t i o n   in   b o t h   t h e   l o n g i t u d i n a l   d i r e c t i o n   (MD)  and  t r a n s v e r s e  

d i r e c t i o n   (TD) .   M e l t   o r i e n t a t i o n   of  t h e   b l e n d   ( a c h i e v e d   b y  

i n c r e a s i n g   r o l l   s p e e d   33%)  r e s u l t s   in  f i l m   w i t h   a  v e r y   h i g h   t e n s i l e  

m o d u l u s ;   o t h e r   p r o p e r t i e s   a r e   s i m i l a r   to   t h o s e   of   t h e   c o n t r o l   r e s i n .  





U n l i k e   t h e   c h i l l - r o l l   c a s t   f i l m   p r e v i o u s l y   r e p o r t e d ,   f i l m  

in  T a b l e   IV  was  made  by  w a t e r - q u e n c h i n g   the   e x t r u d a t e .   B l e n d   8 8 - 7  

c o n t a i n i n g   1.5%  LLDPE  and  0 .25%  M i l l a d   3905  h a s   an  e x c e l l e n t   s u r f a c e  

a p p e a r a n c e ,   i s   a p p r o x i m a t e l y   9%  l e s s   in  f i l m   w i d t h ,   and   h a s   a  l o w  

( 8 . 8 % )   h a z e   c o m p a r e d   w i t h   a  s i m i l a r   m e l t   f l o w   r e a c t o r - m a d e  

h o m o p o l y m e r .  





P h y s i c a l   p r o p e r t i e s   on  b i a x i a l l y   o r i e n t e d   f i l m   a r e   shown  i n  

T a b l e   V.  C o m p a r e d   to   c o n v e n t i o n a l  h o m o p o l y m e r   f i l m ,  f i l m   made  f r o m  

t h e   b l e n d   i s   e a s i e r   to   o r i e n t   in   t h e   l o n g i t u d i n a l   d i r e c t i o n   (MD) ;  

o r i e n t a t i o n   in  t h e   l a t e r a l   d i r e c t i o n   (TD)  can  be  done   a t   l o w e r  

t e m p e r a t u r e s   and  h i g h e r   s t r e t c h   r a t i o s   t h a n   c o m m o n l y   u s e d   f o r  

h o m o p o l y m e r .  

INJECTION  MOLDED  SAMPLES 

T a b l e s   VI  and   V I I   r e l a t e   t h e   I z o d   I m p a c t   S t r e n g t h   of   t h e  

s u b j e c t   b l e n d .   R e s u l t s   show  ( T a b l e   VI)   i m p a c t   p r o p e r t i e s   of  t h e  

b l e n d   a r e   g r e a t e r   t h a n   1 .0   f t - l b / i n .   n o t c h   and  a n n e a l e d   s a m p l e s   h a v e  

an  i m p a c t   s t r e n g t h   g r e a t e r   t h a n   12  f t - l b / i n .   n o t c h   w i t h   a l l   p a r t i a l  

s a m p l e   b r e a k s .   R e s u l t s   in   T a b l e   V I I   show  t h e   I z o d   I m p a c t   S t r e n g t h  

i s   a f f e c t e d   by  t h e   m o l d i n g   t e m p e r a t u r e .   The  i m p a c t   s t r e n g t h   r a n g e s  

f r o m   1 . 1 7   f t - l b / i n . ( N )   a t   4 5 0 ° F   to   4 . 4 0   f t - l b / i n . ( N )   a t   4 3 0 ° F .  

T h e s e   p r o p e r t i e s   a r e   t h e   r e s u l t   of   m o l d i n g   o r e i n t a t i o n ,   t h e  

i n t e r a c t i o n   b e t w e e n   t h e   p e r o x i d e   w i t h   t h e   two  p o l y m e r s   ( P P - L L D P E ) ,  

and  t h e   n u c l e a t i n g   a g e n t .   T h i s   t y p e   of   b e h a v i o r   i s   n o t   o b s e r v e d   i n  

c o n v e n t i o n a l   f i l m - g r a d e   p o l y p r o p y l e n e .  









For   e x a m p l e ,   T e n s i l e - I m p a c t   d a t a   in  T a b l e   V I I I  s h o w   t h e  

d e s i r a b l e   e f f e c t   of  t h e   a d d i t i v e   c o m b i n a t i o n .   U n l i k e   t h e   I z o d   t e s t ,  

t h e   T e n s i l e   I m p a c t   t e s t   m e a s u r e s   e n e r g y   to   r u p t u r e   by  r a p i d  

s t r e t c h i n g .   I t   i s   a  h i g h   s p e e d   t e s t   in  w h i c h   c r a c k - f a i l u r e   i s  

i n i t i a t e d   and  p r o p a g a t e d   in  t h e   a b s e n c e   of  a  n o t c h .   B e c a u s e   o f  

m a t e r i a l   e l o n g a t i o n ,   t h e   t e s t   i s   s e n s i t i v e   to   f a i l u r e   m e c h a n i s m s  

d i f f e r e n t   f r o m   t h o s e   f o u n d   in   I z o d   or  f a l l i n g - w e i g h t   i m p a c t  

t e s t i n g .   The  e f f e c t   of  p e r o x i d e   on  t h e   s t a r t e r   m a t e r i a l   (PP-A)   i s   a  

p r o p e r t y   i m b a l a n c e   ( c o m p o s i t i o n   I I ) .   A  h i g h   p e r c e n t   h a z e   i s  

a c c o m p a n i e d   by  a  h i g h   i m p a c t   s t r e n g t h   in  t h e   f l o w - d i r e c t i o n   of  t h e  

m o l d e d   d i e - c u t   s p e c i m e n   and  a  d r o p   in   i m p a c t   s t r e n g t h   of  t h e  

t r a n s v e r s e - t o - f l o w   d i r e c t i o n   (TFD)  s a m p l e .   The  n u c l e a t e d   CR  b l e n d  

( M i l l a d   3 9 0 5 )   has   s i m i l a r ,   or   in   some  c a s e s   l o w e r ,   p r o p e r t i e s   t h a n  

t h e   c o n t r o l   m a t e r i a l   ( s e e   b l e n d   I I I ) .   An  i m p r o v e m e n t   in   b o t h   FD 

( f l o w   d i r e c t i o n )   and  TFD  s t r e n g t h   i s   o b s e r v e d   ( b l e n d   IV)  w i t h   t h e  

a d d i t i o n   o f   b o t h   M i l l a d   and  LLDPE  t o   t h e   CR  m a t e r i a l .   The  b l e n d   h a s  

a  low  p e r c e n t   h a z e ,   u n c h a r a c t e r i s t i c   of   l o w - m e l t   f l o w   CR.  In  b l e n d  

V,  t h e   M i l l a d   n u c l e a t i n g   a g e n t   i s   o m i t t e d .   The  LLDPE  r e s u l t s   in  a  

h i g h   p e r c e n t   h a z e   and  an  i m b a l a n c e   in   i m p a c t   p r o p e r t i e s .  





1.  A  p o l y p r o p y l e n e   c o m p o s i t i o n   c o m p r i s i n g :  

(a)   a  p r o p y l e n e   p o l y m e r   h a v i n g   a  m e l t   f l o w   o f  

a b o u t   2 . 0   to  a b o u t   5 . 0   g / 1 0   m i n . ( L ) ,  

(b)  a b o u t   0 . 1 0   wt  %  to   a b o u t   0 . 2 5   wt  %  d i b e n z y l i d e n e  

s o r b i t o l   n u c l e a t i n g   a g e n t   a n d  

(c)  a  l i n e a r   low  d e n s i t y   e t h y l e n e   c o p o l y m e r   c o m p r i s i n g  

e t h y l e n e   c o p o l y m e r i s e d   w i t h   o l e f i n   m o n o m e r s   h a v i n g  
a b o u t  4   to   a b o u t   8  c a r b o n   a t o m s ,  

c h a r a c t e r i s e d   in   t h a t  

s a i d   p r o p y l e n e   p o l y m e r   ( a )   i s   a  p r o p y l e n e   h o m o p o l y m e r ;  

s a i d   d i b e n z y l i d e n e   s o r b i t o l   n u c l e a t i n g   a g e n t   (b)   i s  

a  b i s   ( a l k y l b e n z y l i d e n e )   s o r b i t o l   w h e r e i n   t h e   a l k y l  

g r o u p s   h a v e   a b o u t   2  to  18  c a r b o n   a t o m s ;   and  s a i d  

l i n e a r   low  d e n s i t y   e t h y l e n e   c o p o l y m e r   (c )   c o m p r i s e s  

e t h y l e n e   c o p o l y m e r i z e d   w i t h   a b o u t   0 .5   to  a b o u t   7%  o f  

s a i d   o l e f i n   m o n o m e r s ,   has   a  m e l t i n g   p o i n t   of   a b o u t  

120°C  and  i s   p r e s e n t   in  an  a m o u n t   of   a b o u t   0 . 2 5   wt  % 

to  a b o u t   2 . 0   wt  %. 

2.  The  p o l y p r o p y l e n e   c o m p o s i t i o n   of   c l a i m   1  w h e r e i n  

t h e   p r o p y l e n e   h o m o p o l y m e r   i s   f o r m e d   by  c r a c k i n g   a  

l o w e r   m e l t   f l o w   p o l y p r o p y l e n e   u s i n g   a  p e r o x i d e   a g e n t  

s e l e c t e d   f r o m   t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   of   d i a l k y l   p e r o x i d e s  

in  an  a m o u n t   of   a b o u t   50ppm  to   a b o u t   3 0 0 p p m .  

3.  The  p o l y p r o p y l e n e   c o m p o s i t i o n   of   c l a i m   2  w h e r e i n  

t h e   c r a c k i n g   t a k e s   p l a c e   in   an  e x t r u d e r .  

4.  The  p o l y p r o p y l e n e   c o m p o s i t i o n   of   any  of   c l a i m s   1  t o  

3  w h e r e i n   t h e   p r o p y l e n e   h o m o p o l y m e r   has   a  m o l e c u l a r  

w e i g h t   d i s t r i b u t i o n   of   a b o u t   2  to  a b o u t   4  and  a  

c r y s t a l l i s a t i o n   t e m p e r a t u r e   o f   a b o u t   1 2 0 ° C .  

5.  B i a x i a l l y   o r i e n t e d   s h e e t   made  f rom  t he   p o l y p r o p y l e n e  

c o m p o s i t i o n   of   any  of   c l a i m s   1  to  4 .  



6.  B i a x i a l l y   o r i e n t e d   f i l m   made  f rom  the   p o l y p r o p y l e n e  

c o m p o s i t i o n   of  any  of  c l a i m s   1  to  4 .  
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